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La pr^sente invention se rapporte ^ des reacteurs h 
^change de chaleur ; eile vise, plus particulikrement, un reacteur 
du type a tubes et enveloppe qui permet d'obtenir une certaine va- 
riation de temperature determinee, le long d ! un tube commun qui 
5 traverse une serie d' elements d f enveloppe r^gules independamment . 

Les reacteurs a ^change de chaleur existants contiennent 
g4n4ralement un faisceau tubulaire loge dans une enveloppe unique, 
c • est-a-dire qu f il y a un seul passage tubulaire et un seul fluide 
du cSte de l'enveloppe. Ce dernier fluide assure en general une eva- 
10 cuation globale de chaleur adequate, mais n'est pas capable d'agir 
sur des points chauds localises dans les tubes du reacteur. Mallieu- . 
reusement, c T est a ces endroits chauds localises que se produisent 
la plupart des reactions ind^sirables . II est done avantageux de 
disposer d*un appareil qui peut agir sur les points chauds sans 
15 provo quer de refroidissement excessif du reste du tube^ 

Un moyen d*eviter 1 1 inconv&iient ci-dessus est decrit 
dans le brevet americain n° 3 285 713 de Poenler, qui pr£voit un 
long reacteur tubulaire, pour la realisation de reactions catalyti- ■ 
ques endothermiques. Selon ce brevet, la conception particulifere h 
20 plaque de chicanage dans 1* enveloppe du reacteur permet d'obtenir 
un chauffage uniforme de 1* ensemble du faisceau tubulaire par un 
fluide chauffant gazeux au lieu d'un liquide. En outre, la reparti- 
tion uniforme de la chaleur permet d'obtenir un taux de conversion 
egal dans chaque tube, les tubes pouvant §tre de plus grand diame- 
25 tre que ceux qui sont utilises dans les dispositif s anterieurs qui 
utilisent un fluide chauffant liquide. Cela conduit a des rapports 
e space-temps plus grands, pour un reacteur donne* 

Bien que le systeme ci-dessus puisse convenir pour cer— 
taines reactions endothermiques, il pr^sente les mSmes inconvenients 
30 que tout reacteur utilisant un seul fluide de refroidissement, 

pour, des reactions fortement exothermiques, c f est-a-dire des poin- 
tes de temperature du points chauds. 

Le brevet americain n c 1 894 753, de Cahoon, deer it des 
condenseurs a surface comportant une serie d f elements d» enveloppe 
35 de diff ^rentes capacites de transfert de chaleur et de diametres de 
tubes differents dans chaque compartiment, de f agon a modifier les 
vitesses dans les tubes. Toutefois, ce brevet ne prevoit pas d T ap- 
plication a un reacteur ni le reglage automatique du liquide qui 
circule dans l 1 enveloppe. 
40 Le brevet americain n° 3 376 917, de Fristoe, se rapporte 

egalement & un condenseur Zl surface qui consiste a relier ensemble 
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deux condenseurs, de fagon a reduire le nombre de collecteurs et 
le prix de l'installation par utilisation d ! un groupe unique* 

Dans les reacteurs a tubes garnis, les pointes de tempe- 
rature sont en general regulees par dilution du lit catalyseur ou 
5 abaissement de la temperature generale de travail, ces deux dis- 
positions conduisant a des taux de production espace-temps plus 
faibles. La presence invention . evite, d f une rnaniere nouvelle, les 
inconvenients ci-dessus. 

a 

L 1 invention a pour objet un reacteur/echange de chaleur 
10 qui evite les difficulty dfies aux points chauds et permet de mo- 
difier les conditions de travail par action sur les conditions lo- 
cales le long du circuit de reaction. 

L'appareil suivant l 1 invention comprend : (a) une enve- 
;loppe creuse, dans laquelle sont prevus plusieurs compartiments, 
15 -comportant chacun une entree et une sortie de liquide ind^pendan- 
ttes, (b) une pluralite d' elements tubulaires qui traversent les 
compartiments, avec une zone d* entree de fluide en t£te de la serie 
des compartiments et une zone* sortie de fluide apres le dernier 
compartiment de la serie, (c) desmoyens de detection de la tem- 
20 p^rature a l f int^rieur du tube, en au moins un endroit dans chaque 
compartiment a travers lequel passe le tube et (d) des moyens de 
r£glage du debit de fluide h travers les compartiments, en reponse 
aux dits moyens de detection. 

L f Element tubulaire peut $tre garni de catalyseur, les 
2 5 produits en reaction entrant dans 1« Element tubulaire et passant 
sur le catalyseur de fagon a ce que se produise la transformation 
en produits desires. Lorsqu* une reaction exothermique s'effe.ctue 
dans les tubes, l'^nergie qui doit etre evacuee de la zone de re- 
action varie le long des tubes et les series de boucles de refroi- 
30 dissement dans les chambres s£parees sont reglees de rnaniere a cor- 
respondre a ces besoins variables d* Evacuation d 1 energies L 1 empla- 
cement des points chauds change pendant le fonctionnement , en rai- 
son des variations dans les conditions de travail ou du fait de 
la deactivation du catalyseur. Une compensation pour ces deplace— 
35 ments des besoins locaux d* evacuation d^nergie est effectuee au- 
tomatiquement, de rnaniere a se rapprocher des conditions de tra- 
vail isothermiques . 

L* invention sera mieux comprise a la lumiere de la des- 
cription de sa forme de realisation, non limitative, representee 
40 sur les dessins annexes. 
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Fig. 1 est une coupe d'.un reacteur, conforme a la pre- 
sente invention, qui comprend trois elements d*enveloppe. 

Fig. 2 est une coupe, suivant les f leches 2-2 d e la fi- 
gure 1 y du collecteur jde faisceau tubulaire., 
5 Fig, 3 est un diagramme du rendement en fonction de la 

longueur du reacteur, pour des exenples d* utilisation, et 

Fig. 4 est un diagramme de 1» elevation de temperature en 
fonction de la longueur du reacteur. 

L'appareil de la figure 1 comprend une enveloppe 1 con- 
10 tenant une serie de trois compartiments 2, 3 et 4. II est entendu 
qu' on peut ^utiliser plus ou moins de compartiments, selon la reac- 
tion h effectuer, le nombre optimal' pouvant §.tre determine facile- 
ment, dans Une situation donn£e, par les hommes de I'art au moyen 
d'un minimum d 1 experimentation. Chaque compart iment comporte une 
15 entree 5 et line sortie 6 de fluide de refroidissement, chaque com- 
partiment £tant x4g!6 s£par&nent par des r^gulateurs de temperatu- 
re 7» 

Les produits en reaction arrivent par une tubulure d f en- 
trde 8 et sont r^parti.8 par la plaque tubulaire ou collecteur 9 

20 dans les . £l£men±s tubulaires 10, qui peuvent Stre gainis de cata- 
lyseur en grains. Pendant que la reaction s'effectue £ l f int&rieur 
des tubes, le besoin d f Evacuation de chaleur est d£tectd par un 
thermostat 11 et le d<Sbit de fluide de ref roidissement est x6gl6 
pour correspondre k ce besoin, au moyen d«une vanne 12, par le r£- 

25 gulateur 7 rEpondant aux signaux du thermo-£l£ment 11. Lorsque les 
produits ont r£agi, et que les besoxns; de refroidissement changent, 
les compartiments individuels sont r£gl£s chacun de fagon continue, 
pour satisfaire aux nouvelles conditions de refroidissement. 

Les produits r£agissants passent dans les tubes 10 et 

30 les collecteurs 9, d'un £l£raent h l»autre, jusq^a ce que les pro- 
duits de la reaction soient evacu£s par une tubulure 13 de sortie 
qui se raccorde £ la plaque de fond, k l^xtr^mitE de sortie du 
dernier compartiment de la s&rie. Les tubes peuvent passer directe- 
ment a travers tous les compartiments>6u, comme repr£sent£, un £chan- 

35 ge de fluide dans les tubes peut etre obtenu par l^intermediaire de? 
collecteurs communs m 

Le systeme de regulation utilise est repr£sent£ schema-, 
tiquement. De preference, la temperature est d^tectle en plusieurs 
points le long de chaque tube, de sorte qu'une reponse^eut Stre fai- 
40 te \ la situatiob globale dans chaque compartiment. Des thermocou- 
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pies et des vannes de r^glage usuels peuvent £tre utilises. Un 
r^gulateur de temperature de type connu, actionne par le signal 
du thermocouple, peut & son tour transmettre un signal de commande 
ci la vanne, pour r£gler le debit du fluide de refroiciissement. 
5 Dans le cas de reactions endothermiques, le fluide dans 

l f enveldppe peut §tre chauffant et non refroidissant. Toutefois, 
le reglage de debit en r^ponse h la mesure de temperature s'effec- 
tue de la m&ne fagon que pour les reactions exothermiques. 

Grace h ce systeme, on peut obtenir une courbe specifi- 
10 que de temperature le long du tube, de toute forme de.sir^e permet— 
tant le rendement espace- temps maximal possible • De plus, les 
points chauds, qui changent de place pendant le fonctionnement a 
•v cause de la d^sactivation du catalyseur ou de variation dans les 
/ concentrations d 1 entree ou dans les conditions de travail, peuvent 
15 §tre automatiquement compenses. 

L^xemple suivant montre les avantages qui r^sultent d* 
une regulation de la temperature de reaction qui s'approche des 
conditions isothermiques ♦ 
EXEMPLE 

20 Un excellent exemple du type de reaction dont le rende- 

ment est ameiiore pax le reacteur suivant l 1 invention est donne 
dans la th&se de Roger W. M. Letts "Considerations de rendement dans 
la conception des r^acteurs h garnissage", Massachusetts, Institute 
of Technology, fevrier 1962* Letts met en oeuvre un module mathe- 
25 matique d f un reacteur & garnissage de lit, pour le systeme tres 

usuels k, k, 

V a — ~+ B 2—> v c 

a c 

dans lequel B est le produit desire, V et V sont les moles de re- 

a c 

act if A et de sous produit C associees avec une mole de produit B f 
30 et k 2 sont des constantes de Vitesse pour le systeme. 

L f analyse porte sur des reactions exothermiques cata- 
lytiques en phase gazeuse, presentant une fonction de temperature 
d»Axrhenius # En particulier,- Letts etudie le rendement du reacteur 
pour differents reglages des conditions de travail* Trois sources 
35 de chute de rendement thermique, c'est-St-dire de difference entre 
le rendement maximal observe et le rendement maximal pour un reac- 
teux isotherme equivalent, associees aVec les points chauds ou 1' e— 
levation de temperature dans le reacteur, sont observes : 

1. Differences d'energie d f activation entre les reactions desi- 
40 rees et les reactions de sous-produits, conduisant h des 
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pertes de rendement de 4 £ 8#. 
2* Melange radial dft h des couxbes de temperature et par suite 
h des couxbes de concentration accentuees, provoquant des 
pertes de xendement qui atteignent 6%. 
5 3* Gxadients radiaux de Vitesse de reaction provoquan-t une. varia- 

tion de l'dtendue de la reaction dans une section radiale, Ain- 
si, le xendement en produit desir£ B n f atteint pas sa valeur 
maximale simultanement a travexs le lit, ce qui pxovoque des 
pertes de xendement sup^rieures a 1% 0 
10 Chacun des facteurs qui entralnent une perte de rende- 

ment thermique est etudie par resolution num^rique des Equations dif- 
f^rentielles qui gouvement le systeine. Les conditions de travail 
pour le cas du x£acteur de base sont indiqu^es dans le tableau 1 . 
Ces conditions sont caracteristiques pour des schgmas de reaction 
15 catalytique,mais avec des Energies d f activation et des chaleurs de 
reaction conservatives, 

Afin de determiner le rendement pour un r^acteur isother- 
me equivalent, les conditions du rdacteux dans le cas de base sont 
employees pour rdsoudxe les Equations directrices, mais les termes 
20 de generation de chaleur et sont considers comme nuls. Le 
xendement maximal poux ce x£acteux ideal fournit les bases de cal- 
cul des chutes de rendement, pour les conditions de travail qui 
conduisent h des points chauds* Un diagramme du rendement Y en pro- 
duit desire B, en fonction de la longueux de r^acteur poux ce cas iso* 
25 therme, est repr^sent^ par la courhe I de la figure 3* 

Apres avoir determine la couxbe de rendement pour un r€- 
acteur isotherme, letts poursuit son etude par la xechexche des 
paxamfetxes de f onctionnement qui, puisque le lit n f est plus iso- 
thexme, conduisent h des rendement s maximaux reduits. Un resume de 
30 ces essais, ainsi que des rendements maximaux reduits et de l'eie- 
vation maximale de temperature par xappoxt au cas isothexme, est 
indique dans le tableau 2. La courbe de rendement pour les diffdrents 
cas est representee sur la figure 3, et les courbes de temperature 
associees sont representees sur la figure 4. 
35 Bien que des conditions de travail diffexentes conduisent 

& des rendements maximaux et & des couxbes de temperature diffexents, 
les valeuxs indiqueds sux le tableau 2 montxent -clairementTtout 
ecaxt pax xappoxt h l*et at isotherme aboutit une diminution du 
xendement maximal* Puisque le xendement maximal theorique est 1,0, 
40 c f est-a-dixe la transformation complete de A en B sans formation de 
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sousproduit, la diminution globale de rendement peut atteindre 
1A% entre I'essai isotherme (n°I) et I'essai ayec l a pointe de 
temperature la plus importante (n° VIII). Toutefois, on voit qu«il 
y a une reduction de rendement de 18% entre ces deux cas. II est 
5 clair que pour ce systeme un f onctionnement isotherme est avanta- 
geux. 

Un autre systferae, pour lequel le type de reacteur confor- 
me h 1 invention permet d»obtenir le rendement maximal possible, 
est l r oxydation catalytique de benzene en anhydride mal£ique x 
10 Reaction d6s±x4e : k 1 

C 6 H 6 + 40 2 C 4 H 2°3 + C0 + C0 2 + 2H 2 ° 

Reactions de sous-produits : 

k. 



,0 



C 4 H 2°3 + ( 5 / 2 )° 2 — * 3C0 2 + CO + ^ 

15 k 

°6 H 6 + (l3/2)0 2 2* 4 co 2 + 2CO + 3H 2 0 

Les valeurs de la Vitesse et de la chaleur de reactioi>£our ce sys- 
tferae sont indiquees dans le tableau 3. 
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CONDITIONS DE TRAVAIL POUR LE REACTEUR DE BASE 

VARIABLES PHYSIQUES ET CHIMIQUES 

Longueur du r€acteur 21 0 cm environ 

diametre interieur du tube D t 38 mm 

Diamfetre Equivalent des pastilles D p 3 ,2 mm 

D£bit massique basd sur tube vide G Q 3900 kg/h.ra 2 

Poids molEculaire de produit Mj 78 

Temperature de paroi T Q 1000° R 

Chaleur specif ique massique C p O, 3, Cal/kg* °R 

Nombre de Peclet radial Pe r 11,0 

Nombre de Peclet de paroi pour 

transfert de chaleur Pe pt 10O,0 

Conductivity thermique du lit 0,12 Cal/h. nu °R 

Conductivity du lit pres de la paroi 0 

Vitesse de formation de produit « 0,0268 g mol/h. era 3 

£ la temperature T 1 

o 

Rapport des vitesses de reaction IC,/ 

« h la temperature T Q ^ 0,25 

Energie d 1 activation de la reaction 

principale. E 1 16600 Cal/kg mol 

Energie d' activation de la reaction 

de sous-produit E 2 16600 Cal/kg mol 

Chaleur exothermique de la reaction 

principale Q t 9900 Cal/kg mol 
Chalenr exo*thermique de la reaction 

de sous-produit Q 2 9900 Cal/kg mol 

Alimentation . R^actif pur A 
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TABLEAU 3 

Valeurs chimiques pour l'oxydation du benzfene 
Valeuxs des parametxes d'Arrhenius (k = A "* E / RT ) 1 ° 

log^A E 

i S ) Cal/ka mole 

k 1 • 11*7 35100 ± 2000 

k 2 0,4 4940 - 500 

k 3 8,4 2610 i 2000 

Chaleurs de reaction 2 ** A 

Reaction 1 -355 000 Cal/kg mole benzfene 

Reaction 2 -271 OOO Cal/kg mole anhydride 

mal^ique 

Reaction 3 -629000 Cal/kg/mole benzene 

1 ° 

Dmuchovsky, B*, Freerks, M.C 0 , Pierron, E.D., Munch, R. H., 
Zienty, F.B., A* Study of the Catalytic Oxidation of Benzene 
to Jtfaleic Anhydride, Journal of Catalysis 4, 291-300, 1965. 

^alcuie pour des etats gazeux id<5aux a 25 *C. 

Lesv&leurs de la chaleur de reaction montrent clairement qu'une re- 
gulation de temperature excessivement fine doit §tre maintenue dans 
ce syst&me pour obtenir le rendement maximal possible, Le present 
syst^me, comme deciit, permet d 1 obtenir avec un minimum' d* expexfence 
par un op4ratetir qualifi£, une regulation de temperature fine et une 
approche des conditions isothermiques qui conduisent a ces avanta- 
ges. 
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REVENDICATIONB 

1. R^acteur a tube, comprenant une enveloppe creuse et une serie 
de corapartiments dans ladite enveloppe, caracte*rise" en ce qu*il 
cornporte : une entree et une sortie, a chaque compartiment, pour 
le passage de liquide independamment a travers chaque comparti- 
ment de 1 'enveloppe ; des collecteurs disposes transversalement 
a travers 1 'enveloppe, pres de chaque extremity de chaque com- 
partiment et a chaque extr^mite de !• enveloppe ; une plurality 
de tubes disposes longitudinalement dan^l* enveloppe, entries 
dits collecteurs, et assurant la communication d*un collecteur 
a l'autre a I'interieur de l f enveloppe, les dits tubes £tant 
espac^s les uns des autres ; une conduite d* entree raccordee au 
collecteur a une extremite de l f enveloppe ; une conduite de sor- 
tie raccordee au collecteur a 1 1 extremite* oppose*e de I'envelop- 
pe, de sorte qu"un fluide peut pe"netrer ciins les tubes a une ex- 
tremity , circuler dans les tubes et les collecteurs de chaque 
compartiment et sortir des tubes a ladite extremite oppos4e $ 
des moyens de detection de la temperature dans les tubes, a di- 
vers endroits dans chaque compartiment ; et des moyens de regu- 
lation du debit de liquide dans 1 'enveloppe de chaque comparti- 
ment, en re>onse h la temperature dans^Les tubes de ce comparti- 
ment* 

2. R£acteur suivant la revendication 1 , carac.terise\ en ce que les 
tubes sont garnis d*un catalyseur en grains. 

3. R^acteur suivant la revendication 2, caracterise en ce que les 
moyens de detection de la temperature comprennent un thermocou- 
ple et en ce que les moyens de regulation comprennent une vanne 
disposee sur la conduite d'entr^e a chaque compartiment et un 
regulateur de commande de vanne qui repond a un signal emis par 
le thermocouple. 

4. R^acteur suivant la revendication 2, caracterise en ce que le 
liquide qui circule dans 1* enveloppe de chaque compartiment est 
ur>liquide de refroidissement. 
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